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© Herstellung von tubularen PEM-Brennstoffzellen und lonentauschemiembranen 

(§) Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verbundsystem <J 

aus einer Elektrode und einer Membran, welches als 7 i (- 

Brennstoffzellenelement oder lonentauschermembran V \ 3 

Einsatz finden kann. 
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Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung betrifft einen tubularen Ver- 
bund aus einem Elektronen-leitenden und einem Tonen-iei- 
tenden Material zur Herstellung von tubularen PEM-Brenn- 
stoffzelienelernenten und Ionentauschermembranen sowie 
Verfahren zu deren Herstellung. 

Brennstoffzellen sind dadurch charakterisiert, dafi sie un- 
ter Einsatz von im allgemeinen auch katalytisch wirkenden 
Elektroden chernische Energie von Brennstoffen wie Was- 
serstoff, Erdgas oder Methanol direkt und effizient in elek- 
trische Energie umwandeln konnen. Bei dieser Urn wand- 
lung werden keine Schadstoffe freigesetzt und, da keine me- 
chanischen Bauteile vorhanden sind, weisen Brennstoffzel- 
len eine gerauschlose, verschleiB- und wartungsarme Be- 
triebsweise auf. Brennstoffzellen konnen in Kraftwerken, 
dezentralen Blockheizkraftwerken und in mobilen Anwen- 
dungcn wic in Fahrzcugcn zum Einsatz kommcn. Brenn- 
stoffzellen werden je nach Art der Energieumsetzung in un- 
terschiedliche TVpen eingeteilt. Eine dieser lypen ist die 
PEM-Brennstoffzelle (Proton Exchange Membran), auch 
als Membran-Brennstoffzelie bekannt. Die bekannten PEM- 
Brennstoff zellen weisen jeweils in Einheit mit einer Anode 
und einer Kathode eine Vielzahl von parallel zueinander an- 
geordneten plattenfbniiigen Meinbranen und Elektroden 
auf. Die zum Betrieb dieser Brennstoffzelle notwendige Zu- 
fuhr von Sauerstoff und Wasserstoff beziehungsweise ande- 
ren Brenngasen erfolgt getrennt voneinander alternierend in 
die jeweils durch die Membranen voneinander abgetrennten 
Kompartimente einer solchen Zelle. Derartige Zellen wei- 
sen also unter anderem den Nachteil auf, daB die Zufuhr der 
Energietrager apparativ aufwendig ist. Weitere Nachteile 
dieser Zellen sind daran zu sehen, daB nur eine niedrige Pak- 
kungsdichte erreicht werden kann und, bedingt durch Kon- 
zentrationsgradienten uber der Anstromflache, die Effiziens 
der Betriebsweise zu wunschen ubrig laBt. 

Aus der WO 97/47052 und der US 5,458,989 sind zylin- 
drische PEM-Brennstoffzellen bekannt. Aufgrund der 
Struktur und Herstellungsweise dieser Brennstoffzellen sind 
jedoch ihrer Dimensionierung Grenzen gesetzt. Zudem 
weist deren Herstellung Nachteile insofem auf, als daB die 
fur den Einbau und die Anordnung der Elektroden einge- 
setzten Wickeltechniken aufwendig sind. Aufgrund dieser 
Wickeltechniken ist eine Langenbegrenzung der Brennstoff- 
zelle durch die fur die Aufwicklung benotigten Kerne vorge- 
geben. Die Herstellung kann zudem nur diskontinuierlich 
erfolgen. 

Elektrochemische Verfahren setzen in vielen Fallen Io- 
nentauschermembranen ein. Ionenaustauschermembranen 
werden beispielsweise zur Stofftrennung ionogener Losun- 
gen wie der Elektrolyse, der Membranelektrolyse und der 
Elektrodialyse mit bipolaren Membranen eingesetzt, wobei 
die geladenen Teilchen aus einer waBrigen Losung im elek- 
trischen Feld durch die Ionentauschermembran transportiert 
werden. Derartige Verfahren lassen sich wirtschaftlich zur 
Wertstoffgewinnung, zum Beispiel Natronlauge oder Chlor, 
zur Abwasserbehandlung oder zum Recycien von ProzeB- 
hilfsstoffen einsetzen. 

t Jblicherweise werden die Ionentauschermembranen da- 
bei ahnlich wie in den vorstehend beschriebenen Brenn- 
stoffzellen in plattenformiger Ausbildung parallel zueinan- 
der eingesetzt. Die durch den plattenweisen, parallelen Auf- 
bau erfolgte Kompartimentierung bedingt eine eigene Zu- 
beziehungsweise Abfuhr fur die einzelnen Kompartimente. 
Die komplizicrtc Stromungsfuhrung und die cntsprcchcnd 
hohe , Anzahl der zu ihstalberehden ! Kreislaufe verursachen 
einen hohen apparativen Aufwand und sind wartungsinten- 
siv. Zudem ist der Abstand von Eiektrode zu Elektrode in ei- 
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nef Ionentauschermembranen aufweisenden " herkornmli- 
chen Zelle daher nach unten limitiert, dies bringt einen hd- 
heren elektrischen Widerstand und damit einen hoheren 
Spannungsabfall mit. sich. 
5 Der vorliegenden Erfindung liegt daher das technische 
Problem zugrunde, eine Vorrichtung bereitzustellen, die die 
vorgenannten Nachteile uberwindet, insbesondere als 
Brennstoffzellenelement und Ionentauschermembran so 
eingesetzt werden kann, daB eine effiziente Verfahrensfuh- 
10 rung mit moglichst geringem apparativen Aufwand erzielt 
werden kann. Der Erfindung liegt auch das Problem zu- 
grunde, ein Verfahren zu der Herstellung der Vorrichtung 
bereitzustellen, das einfach, schneil und kontinuierlich 
durchzufuhren ist und dariiber hinaus die Herstellung bisher 
15 nicht zur Verfugung stehender Brennstoffzellenelemente 
und Ionentauschermembranen erlaubt. 

Die Erfindung lost dieses technische Problem durch die 
Bcrcitstcllung cincs tubularen Vcrbundcs aus cincm tubula- 
ren Geflecht aus Bundeln und/oder Drahten eines Elektro- 
20 nen-leitenden Materials und einer dariiber angeordneten 
Schicht eines Ionen-leitenden Materials. Ein derartiger als 
Rohr oder Schlauch ausgefuhrter tubularer Verbund defi- 
niert also einen durch das, innen liegende, Geflecht und die, 
nach auBen hin gewandte, Schicht zylindrisch umschlosse- 
25 nen Hohlraum oder Lumen mit zwei endstandigen OfTnun- 
gen und trennt diesen Hohlraum von der Umgebung ab. Ein 
derartiger tubularer Verbund kann in seiner Grundstruktur 
sowohl als wesentlicher Bestandteil einer PEM-Brennstoff- 
zelle als auch als Bestandteil einer Ionentauschermembran 
30 eingesetzt werden. Die Verwendung eines Geflechts aus 
Bundeln und/oder Drahten eines Elektronen-leitenden Ma- 
terials vergroBert in vorteilhafter Weise die Elektrodenober- 
flache des so hergestellten tubularen Verbundes. Zudem 
wird die erforderliche Porositat fur den Durchtritt der 
35 Edukte bereitgestellt. Die Herstellung eines solchen tubula- 
ren Verbundes kann kontinuierlich erfolgen, wobei sich 
auch sehr kleine Durchmesser des Verbundes mit kleinen 
Abstanden zwischen verschiedenen Lagen des Elektronen- 
leitenden Materials realisieren lassen. Durch den tubularen 
40 Aufbau des erfindungsgemaBen Verbundes ist es moglich, 
eine Vielzahl von mit ihren Langsachsen parallel zueinander 
angeordneten tubularen Verbunden in einem Modul zusam- 
menzufassen, wobei auf engem Raum und mit kleinen Di- 
mensionen ein efflzienter Einsatz als PEM-Brennstoffzei- 
45 lenelement oder Ionentauschermembran moglich ist. Die bei 
der Qblichen plattenweisen Anordnung der Membranen not- 
wendige aufwendige Stromungsfuhrung und komplizierte 
Kompartimentierung entfallt weitgehend. 

Im Zusammenhang mit der vorliegenden Erfindung wird 
50 unter einem Elektronen-leitenden Material ein zur Leitung 
von Elektronen befahigtes Material, insbesondere eine Elek- 
trode, die sowohl als Anode oder Kathode ausgefuhrt sein 
kann, verstanden. Das als Eiektrode fungierende Elektro- 
nen-leitende Material ist erflndungsgemaB dadurch ausge- 
55 zeichnet, daB es auch als Stutzgewebe fur den tubularen Ver- 
bund dient und, in besonders bevorzugter Ausfiihrungsform, 
katalytische Aktivitat aufweist. Das Elektronen-leitende 
Material ist als Geflecht aus Bundeln und/oder Drahten aus- 
gefuhrt. In bevorzugter Ausfuhrungsform kann ein solches 
60 Geflecht acht bis achtundvierzig Bundel enthalten. Besteht 
das Geflecht erflndungsgemaB aus Einzelfasern, so ist es be- 
vorzugt, bis zu 120 Einzelfasern vorzusehen. In besonders 
bevorzugter Weise weisen die Bundel einen Durchmesser 
von 0,2 mm bis 2 mm, eine Flechtdicke von 0,02 bis 0,1 mm 
65 und Stcigungswinkcl von 30° bis 60° auf. 

In einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungsform sind die 
Bundel aus einer Anzahl einzelner Kohlefasern aufgebaut. 
Die Anzahl der Kohlefasern pro Bundel betragt vorzugs- 
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weise 10 2 bis 10 3 . Zur Verbesserung der elektrischen Leitfa- 
higkeit konnen einzelne Biindei des Geflechts durch Metall- 
drahtbundel oder Metalldrahte ersetzt werden. Erfindungs- 
gemaB ist es auch moglich, einzelne Kohlefasern eines Bun- 
dels durch Metalldrahte zu ersetzen. 

Der Durchmesser der Kohlefasern betragt in besonders 
bevorzugter Ausfuhrungsform 7 bis 12 urn. 

In bevorzugter Weise betragt der Innendurchmesser des 
tubularen Verbundes 0,2 bis 2 mm. 

Die Erfindung sieht in einer weiteren bevorzugten Aus- 
fuhrungsform also auch vor, daB das Geflecht neben den 
Kohlefaserbundeln zusatzlich Metalldrahte aufweist. 
Selbstverstandlich kann auch vorgesehen sein, daB das Ge- 
flecht uberhaupt keine Kohlefaserbundel, sondem aus- 
schlieBlich ein Metalldrahtgeflecht oder ein Geflecht aus 
Bundeln einer Anzahl von Metalldrahten darstellt. 

In einer besonders bevorzugten Ausfuhrungsform der Er- 
findung sind die Metalldrahte Edclmctalldrahtc oder Drahte 
aus korrosionsfesten Metallen oder Legierungen, zum Bei- 
spiel Nickel-, Platin-, Palladium-, Gold- oder Silberdrahte 
oder Drahte aus rostfreiem Stahl. Der Durchmesser dieser 
Drahte betragt in bevorzugter Ausfuhrungsform von 10 bis 
150 um. Selbstverstandlich sind jedoch auch andere Metalle 
oder Metallegierungen erfindungsgemaB einsetzbar. Die Er- 
findung umfaBt auch den Einsatz von nur unter besuimnlen 
Bedingungen eiektrisch leitenden Materi alien, wie Supra- 
oder Halbleitern, in dern oder als Geflecht des Elektronen- 
leitenden Materials. 

Im Zusammenhang rnit der vorliegenden Erfindung wird 
unter dem Ionen-leitenden Material ein Medium verstanden, 
das in der Lage ist, Ionen zu leiten, also ein eiektrolytisches 
Material. Das erfindungsgemaB einsetzbare Ionen-leitende 
Material kann fest, zum Beispiel ein Metalloxid, eine Salz- 
schmelze etc., oder flussig, zum Beispiel eine waBrige Salz- 
losung, sein. Das Ionen-leitende Material ist vorzugs weise 
als Membran, insbesondere technische, also synthetische 
Membran, ausgefiihrt, wobei, falls notwendig^ das Ionen- 
leitende Material vemetzende Zusatze aufweist, und aus or- 
ganischen, zum Beispiel Polysulfonen, Polyetherketonen, 
Polyetheretherketonen oder anderen aromatischen Polyary- 
lethern oder anorganischen Materialien, zum Beispiel Alu- 
miniumoxid, Zirkoniumoxid, Kohlenstoffasern bestehen 
kann beziehungsweise diese unter gegebenenfalls erforder- 
lichem Einsatz von Ionenleitern enthalt. Die Membran weist 
in besonders bevorzugter Ausfuhrungsform eine Dicke von 
10 bis 150 um auf. ErfindungsgemaB kann auch der Einsatz 
von Ampholyten oder Polyeiektroiyten vorgesehen sein. 
Besonders bevorzugt umfaBt die Erfindung den Einsatz ei- 
nes Polymers, insbesondere des Elektrolyten NAFION® 
oder sulfonierte arornatische Polyetheretherketone oder an- 
derer anionischer Polyarylether. Im Fall des Einsatzes eines 
Festelektrolyten muB fur die Erzielung einer geeigneten 
Leitfahigkeit ein entsprechend hoher Wassergehalt vorgese- 
hen sein. Die erfindungsgemaB besonders bevorzugte Ver- 
wendung einer Membran als Ionen-leitendem Material kann 
auch in Form von funktionell und/oder strukturell unter- 
schiedliche Bereiche aufweisenden Membranen, zum Bei- 
spiel bipolaren Membranen erfolgen. 

In einer bevorzugten Ausfuhrungsform betrifft die Erfin- 
dung einen tubularen Verbund aus einem Geflecht aus Btin- 
deln und/oder Drahten eines Elektronenleitenden Materials 
und einer daruber angeordneten Schicht einen Ionen-leitfa- 
higen Materials, wobei der tubulare Verbund als Brennstoff- 
zellenelement ausgefiihrt ist und sowohl zwischen dem Ge- 
flecht aus Biindcln und/oder Drahten cincs Elcktroncn-lci- 
tenden Materials und der Schicht eines Ionen-leitfahigen 
Materials als auch iiber der Schicht des Ionen-leitenden Ma- 
terials jeweils mindestens eine Katalysatorschicht angeord- 



net ist und wobei die nach auBen orientierte, also obere, Ka- 
talysatorschicht von einem weiteren Geflecht eines Elektro- 
nenleitenden Materials uberdeckt ist. Die Katalysatorschicht 
dringt wahrend des Herstellprozesses auch in das Geflecht 
5 und seine Zwischenraume ein, so daB sich ein inniger Ver- 
bund zwischen Geflecht und Katalysatorschicht ohne 
scharfe raumliche Trennung bildet. Ebenso kann das Ge- 
flecht sich zumindest teilweise in eine darunter liegende Ka- 
talysatorschicht eindrucken. 

10 Ein derartiger tubularer Verbund kann selbstverstandheh 
nicht nur als Brennstoffzellenelement, sondern auch als Sau- 
erstoff-, Wasserstoff-, Kohlenmonoxid- oder Meth an- Sen- 
sor eingesetzt werden. 

Die mindestens eine Katalysatorschicht dient der Um- 

15 wandlung der als Brennstoff oder zu messendem Stoff, zum 
Beispiel Wasserstoff, Sauerstoff, Methan oder Kohlenstoff- 
monoxid zugeftihrten Substanz in ein Ion. Auf diese Schicht 
oder diese Schichtcn kann erfindungsgemaB auch vcrzichtct 
werden, beispieisweise wenn katalytisch aktive Metall- 

20 drahte oder mit einer katalytisch aktiven Substanz beschich- 
tete Kohlefasern oder Metalldrahte im Geflecht vorgesehen 
sind. Als derartige katalytisch aktive Substanz konnen ein 
oder mehrere Elemente der VHI. Nebengruppe des PSE, 
zum Beispiel Platin, Palladium, Ruthenium, Rhodium, Iri- 

25 diuui und Nickel oder Legierungen daraus eingesetzt wer- 
den, gegebenenfalls zusammen mit KohlenstorT, zum Bei- 
spiel in Form von Graphitpulver oder Aktivkohle. Erfin- 
dungsgemaB kann auch vorgesehen sein, mehrere unter- 
schiedliche Katalysatoren oder Katalysatorschichten in un- 

30 mittelbarer raumlicher Nahe oder Einheit auszufuhren. 

Die Dicke einer Katalysatorschicht betragt vorzugsweise 
von 1 bis 70 um. 

In einer besonders bevorzugten Ausfuhrungsform betrifft 
die Erfindung ein vorstehend erlautertes PEM-Brennstoff- 

35 zellenelement, wobei die Katalysatorschicht ein Platin- Koh- 
lenstoff- oder Palladium-Kohlenstoff-Geniisch enthalt oder 
aus diesen besteht. 

In einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungsform weist die 
Katalysatorschicht Hydrophobierungs- und/oder Protonen- 

40 leitermaterialzusatze auf, zum Beispiel Pulver aus aromati- 
schem Polyetheretherketon oder PTFE-Pulver. 

Ein derartiges PEM-Brennstofrzellenelement kann erfin- 
dungsgemaB einen Durchmesser von 200 bis 2000 um auf- 
weisen. 

45 Eine Vielzahl erfindungsgemaBer Brennstoffzellenele- 
mente konnen rnit ihren Langsachsen parallel zueinander zu 
einem Modul zusammengefaBt werden. Sie erlauben dann 
eine StrOmungsfuhrung der Edukte, zum Beispiel Wasser- 
stoff und Sauerstoff, in Form eines Kreuzstromes, wodurch 

50 Stofftransportwiderstande minimiert und Triebkrafte groB- 
gehalten werden, was bessere Wirkungsgrade zur Folge hat. 
Durch die hohe Packungsdichte kann gleichzeitig eine hohe 
Leistungsdichte erreicht werden. Zur Erzielung des gefor- 
derten Stromes und der geforderten Spannung konnen die 

55 Brennstoffzellenelemente parallel oder in Serie verschaltet 
werden. 

Die Erfindung ermoglicht also die Zufuhr von zum Bei- 
spiel molekularem Wasserstoff in und durch den Hohlraum 
des tubularen Verbundes. Der molekulare Wasserstoff ver- 

60 laBt den Hohlraum des tubularen Verbundes, dringt durch 
das als Anode ausgefuhrte Geflecht aus Bundeln und/oder 
Drahten eines Elektronen-leitenden Materials hindurch, 
welches gleichsam als Poren-aufweisende Schicht wirkt, 
und wird dabei ebenso wie in der daruber angeordneten Ka- 

65 talysatorschicht zu cinzclncn WasscrstorYatomcn und lctzt- 
endlich Protonen umgewandelt. Die Protonen wandem 
durch die iiber der Katalysatorschicht angeordnete Ionen- 
leitende Schicht, zum Beispiel die Membran, in die Rich- 
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— tung-des als-Kathode-ausgefuhrten Geflechts eines ElektrcF 
nen-leitenden Materials. Zum Beispiel Sauerstoff oder ein 
sauerstofihaltiges Gasgemisch wie Luft, welches sich au- 
Berhalb des tubularen Verbundes befindet und heispiels- 
weise senkrecht zu dem Wasserstoffstrom einem Modul zu- 
gefuhrt wird, kommt mit dem auBen liegenden Geflecht des 
Elektronen-leitenden Materials in Kontakt. Dort und an der 
nach innen unmittelbar folgenden Katalysatorschicht wird 
der molekulare Sauerstoff zu Sauerstoffatomen und Sauer- 
stoffionen umgewandelt. Die sich im Bereich der innen he- 
genden Membran treffenden Protonen und Sauerstofnonen 
bilden Wasser, welches als Wasserdampf einerseits durch 
die Membran ins Lumen und andererseits durch die Kataly- 
satorschicht und die Kathode in den AuBenraum abgeruhrt 
wird. Gleichzeitig wird Elektrizitat erzeugt. 

Die Erfindung sieht selbstverstandlich auch vor, daB die 
Katalysatorschicht in das Geflecht des Elektronen-leitenden 
Materials intcgricrt ist, das heiBt, daB die Katalysatorschicht 
die einzelnen Bundel, Fasern und/oder Drahte des Geflechts 
aus dem Elektronen-leitenden Material teiiweise oder voll- 
standig bedeckt und/oder zwischen diesen Elementen ange- 
ordnet ist Eine disdnkte raumliche Trennung von Katalysa- 
torschicht und Anode oder Kathode muB daher erfindungs- 
gemaB nicht vorliegen. 

Die Erfindung betriffl auch einen tubularen Verbund aus 
einem Geflecht aus Biindeln und/oder Drahten eines Elek- 
tronen-leitenden Materials und einer daruber angeordneten 
Schicht eines Ionen-leitfahigen Materials, wobei der tubu- 
lare Verbund als Ionentauschermembran ausgefuhrt ist und 
vorzugsweise zwischen dem Geflecht des Elektronen-leiten- 
den Materials und der Schicht eines Ionen-leitenden Materi- 
als ein Spacer angeordnet ist, der der VergroBerung des 
durchstrombaren Volumens dient. ErfindungsgemaB kann 
vorgesehen sein, den Spacer als Geflecht aus Biindeln und/ 
oder Fasern eines Ionen-leitenden oder neutralen das heiBt 
elektrisch isolierenden Materials auszufuhren. Der Spacer 
kann zum Beispiel aus Polypropylen, Polyethylen, Ionen- 
tauschermaterial oder ahnlichem bestehen oder dieses ent- 
halten. In bevorzugter Weise ist das als Spacer ausgefuhrte 
Geflecht grober, das heiBt weist eine geringere Flechtdichte, 
zum Beispiel von 1 bis 20% Deckung, und geringere Stei- 
gungswinkel, zum Beispiel von 10? bis 45° der Ionen-leiten- 
den oder neutralen Fasern oder Bundel auf. 

Das Ionen-leitende Material kann als Kationen-Austau- 
scher oder Anionen-Austauscher ausgefuhrt sein. Selbstver- 
standlich ist es auch mdglich, mehrere Schichten eines oder 
verschiedener Ionen-lei tender Materialien iibereinander an- 
zuordnen. Die Erfindung betrifft auch den Einsatz einer bi- 
polaren Membran als Schicht eines Ionen-leitenden Materi- 
als. 

In einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungsform kann 
eine yorgenannte Ionentauschermembran vorgesehen sein, 
wobei diese uber der Schicht eines Ionen-leitenden Materi- 
als einen weiteren Spacer sowie ein weiteres Geflecht eines 
Elektronen-leitenden Materials aufweist Diese Schichten- 
folge aus Spacer und Elektronen-leitendem Material kann 
als Gegenelektrode dienen. Auf die letztgenannte Anord- 
nung aus Spacer und Elektronen-leitendem Material als Ge- 
genelektrode kann dann verzichtet werden, wenn die Ionen- 
tauschermembranen in einem Modul mit Sammelelektrode 
zusammengefaBt sind. 

Die Erfindung sieht also auch vor, daB eine erfindungsge- 
maBe Ionentauschermembran zusammen mit einer Vielzahl 
weiterer derartiger Ionentauschermembranen zu einem Mo- 
dul zusammengefaBt sind. Ein derartiges Modul kann in be- 
vorzugter Weise einen Rahmen sowie eine die mit ihren 
Langsachsen parallel zueinander angeordneten Ionentau- 
schermembranen fixierende Matrix aufweisen. Ein derarti- 



ger Aufbau kann"auch fuT^denlnodulartigen Aufbau 'einer 
erfindungsgemaBen Brennstoffzelle vorgesehen sein. 

Der Rahmen ist vorzugsweise aus Kunststoff oder korro- 
sionsbestandigem Metall hergestellt ErfindungsgemaB ist. 
5 bevorzugt, die Matrix aus thermoplastischen oder duropla- 
stischen Poiymeren herzustellen. 

Die Erfindung betrifft auch ein Verfahren zur Herstellung 
eines erfindungsgemaBen tubularen Verbundes, wobei sich 
das Verfahren durch seine kontinuierliche Durchf uhrbarkeit 
10 auszeichnet. GemaB des erfindungsgemaBen Verfahrens 
werden, beispielsweise mittels einer herkommlichen Flecht- 
maschine, in einem ersten Verfahrensschritt Bundel aus 
Kohlefasem und/oder Metalldrahten eines Elektronen-lei- 
tenden Materials zu einem Schlauch geflochten. Das Elek- 
15 tronenleitende Material der Erfindung, welches vorzugs- 
weise als Geflecht aus Biindeln von Kohlefasem und/oder 
MetaUdrahten ausgefuhrt ist, wird entsprechend des jeweili- 
gen Einsatzzwcckcs des tubularen Verbundes so geflochten, 
daB die zu transportierenden Stoffe wie Wasserstoff, Sauer- 
20 stoff, Ionen und Flussigkeiten das Geflecht passieren kon- 
nen, das heiBt das Geflecht weist Porositat auf. 

Gleichzeitig ist das Geflecht so ausgefiihrt, daB es als 
Stiitzgewebe fur den tubularen Schlauch dient und diesem 
die erforderliche Flexibility und Festigkeit bei gleichzeitig 
25 hoher Korrosionsbestandigkeit verleiht Die Flechtdichte 
und der Steigungswinkei der einzelnen geflochtenen Bundel 
werden dem erwunschten Durchmesser des Schlauchs ange- 
paBt. Sofern der Schlauch im wesentlichen aus Kohlefaser- 
bundeln hergestellt werden soil, kann zur Verbesserung der 
30 elektrischen Leitfahigkeit die Zugabe von Metalldrahtbun- 
deln vorgesehen werden. Der geflochtene Schlauch wird an- 
schlieBend in einem zweiten Verfahrensschritt auf seiner 
AuBenseite, also der dem Schlauchhohlraum abgewandten 
Seite, beispielsweise mittels GieBdiisen oder Spritzdusen 
35 mit einer Ionen-leitenden Schicht uberzogen. Diese bildet 
vorzugsweise, nach gegebenenfalls erfolgender Trocknung, 
eine Ionen-leitende, insbesondere Ionen-selektive Mem- 
bran. 

Zur Herstellung eines PEM-Brennstoffzellenelementes 
40 wird unmittelbar im AnschluB an das Hechten des Schlau- 
ches eine Katalysatorschicht, vorzugsweise inklusive Hy- 
drophobisierungs- und Protonenleitermaterialzusatzen, auf 
das Geflecht aufgebracht, wobei dies in bevorzugter Weise 
in Form einer Paste uber eine Durchlaufdiise geschieht Das 
45 Aufbringen dieser Schicht eliminiert die Unebenheiten der 
Flechtungen, so daB eine glatte Oberflache erzeugt wird, die 
eine hervorragende Voraussetzung fur das Aufbringen der 
im AnschluB aufgebrachten Ionen-leitenden Schicht dar- 
stellt. Das Aufbringen der Schicht eines Ionen-leitenden 
50 Materials geschieht wie oben dargestellt, wobei Schichtstar- 
ken von 10 bis 150 um bevorzugt werden. Nach einer gege- 
benenfalls notwendigen Trocknung wird wie vorstehend be- 
schrieben eine weitere Katalysatorschicht aufgetragen. An- 
schheBend wird um diesen Verbund ein auBen liegendes Ge- 
55 flecht eines Elektronen-leitenden Materials aus Biindeln 
und/oder Drahten geflochten. Die eingesetzten Geflechte 
weisen eine Flechtdichte von 50 bis 90% auf, bestehen aus 
Einzelstrangen mit 100 bis 1000 Filamenten, wobei jedes 
Filament einen Durchmesser zwischen 7 und 12 um aufwei- 
60 sen kann und aus Kohlefasem und/oder Metalldrahten be- 
stehen kann. Gegebenenfalls konnen auch Einzelstrange 
eingesetzt werden, die nicht aus Filamenten, sondern aus 
Voll- oder Hohlfasern bestehen. Der Flechtwinkel liegt zwi- 
schen 30° und 60°. 
65 Zur Herstellung cincr Ionentauschermembran wird, bei- 
spielsweise mittels einer herkommlichen Flechtmaschine, 
ein Schlauch aus Biindeln und/oder Drahten eines Elektn> 
nen-leitenden Materials, zum Beispiel Kohlefasem oder 
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Metalldrahte, geflochten. Dieses Geflecht weist eine grobere 
Struktur als das Geflecht fur ein Brennstoffzellenelement 
auf, wobei eine Flechtdichte von 5 bis 60% und ein Flecht- 
winkel von 10 bis 45° bevorzugt werden. Die Geflechte he- 
stehen aus Einzelstrangen mit 100 bis 1000 Filamenten, wo- 5 
bei jedes Filament einen Durchmesser zwischen 7 und 
12 um aufweisen kann und aus Kohlefasern und/oder Me- 
talldrahten bestehen kann. Gegebenenfalls konnen auch 
Einzelstrange eingesetzt werden, die nicht aus Filamenten, 
sondern aus Voll- oder Hohlfasem bestehen. to 

Uber dieses als Elektrode fungierende Geflecht wird zur 
VergroBerung des durchstrombaren Volumens ein weiteres 
grobes Geflecht als Spacer aus elektrisch isolierendem oder 
Ionen-leitendem Material aufgebracht, wobei eine Flecht- 
dichte von 1 bis 20% Deckung und Steigungswinkel von 10° 15 
bis 45° vorgezogen werden. Die Durchmesser der Einzelf a- 
sem des Spacer-Geflechtes liegen vorzugsweise bei 50 bis 
100 um. Vor dcm Auftragcn dcr Ioncn-lcitcndcn Schicht 
wird als Grundlage fur dieses Aufbringen eine temporar 
vorhandene Zwischenschicht aus einem leicht auswaschba- 20 
ren Material, wie PVA (Polyvinylalkohol), aufgebracht. 

Diese temporar vorhandene Zwischenschicht stellt die 
Basis fur die vorzugsweise dunnschichtige Ionentauscher- 
membran dar, die durch Applizieren einer Losung oder 
durch Spruhen aufgebracht wird. Sofern das Aufbringen ei- 25 
ner Gegenelektrode notwendig ist, wird anschlieBend ein 
weiterer Spacer aus Ionen-leitendem oder neutralem das 
heiBt elektrisch isolierendem Material um die Schicht des 
Ionen-leitenden Materials geflochten, gefolgt von dem 
Flechten eines Geflechts aus einem Eiektronen-leitenden 30 
Material, welches als AuBenelektrode dient. Nach Fertig- 
stellung des Verbundes wird die Zwischenschicht ausgewa- 
schen. 

Die Erfindung wird im folgenden anhand der Figuren und 
dazugehoriger Beispiele naher erlautert. 35 
Die Figuren zeigen: 

Fig. 1 einen Querschnitt durch einen als PEM-Brennstoff- 
zellenelement ausgefuhrten tubularen Verbund, 

Fig. 2 einen Querschnitt durch einen als Ionentauscher- 
membran ohne Gegenelektrode ausgefuhrten tubularen Ver- 40 
bund, 

Fig. 3 einen Querschnitt durch einen als Ionentauscher- 
membran mit Gegenelektrode ausgefuhrten tubularen Ver- 
bund, 

Fig. 4 einen Querschnitt durch ein Modui, umfassend 45 
eine Vielzahl tubularer Verbunde, 

Fig. 5 eine perspektivische Seitenansicht eines Moduls 
der vorliegenden Erfindung und 

Fig. 6 eine teilweise geschnittene Draufsicht auf ein erfin- 
dungsgemaBes Brennstoffzellenelement. 50 

Bei spiel 1 

Herstellung einer PEM-Brennstoffzelle 

55 

Mit einer Flechtmaschine wird die rohrfbrmige Innen- 
elektrode (bestehend aus Kohlefasern und/oder Metalldrah- 
ten) erzeugt. Dieses tubulare Geflecht lauft zur Zentrierung 
auf einem Dom bis zur Auftragsdiise fur die Katalysatorbe- 
schichtung. Dabei bestimmt der Dtisendurchmesser die 60 
Dicke der Katalysatorschicht. Nach einer kurzen Trocken- 
strecke durch zum Beispiel Keramikheizkorper durchlauft 
das beschichtete Geflecht eine Ringspaltdiise, uber die die 
ionenleitfahige Membran in Form einer Polymerlosung auf- 
gctragcn wird. Dicscm Schritt schlicBt sich cine langcrc 65 
Trockenstrecke zur Austreibung des Losungsmittels an. 
Nachfolgend wird die zweite Katalysatorschicht mit einer 
Auftragsdiise aufgebracht. Danach wird die AuBenelektrode 
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um die noch pastose Katalysatorschicht geflochten. Die pa- 
stose Konsistenz der Katalysatorschicht ermoglicht ein Ein- 
dringen der Geflechtstrange und damit einen innigen Ver- 
bund zwischen Katalysator und Elektrode. Zum SchluB 
durchlauft die Hohlfaser eine Endtrocknungsstrecke. 

Beispiel 2 

Einsatz einer PEM-Brennstoffzelle 

Die PEM-Brennstoffzelle kann in Blockheizkraftwerken, 
Kraftfahrzeugen und privaten Haushalten zur Stromerzeu- 
gung eingesetzt werden. 

Beispiel 3 

Herstellung einer Ionentauschermembran 

Mit einer Flechtmaschine wird die rohrformige Innen- 
elektrode (bestehend aus Kohlefasern und/oder Metalldrah- 
ten) erzeugt. Dieses tubulare Geflecht lauft zur Zentrierung 
auf einem Dom in eine zweite Flechtmaschine, auf der das 
grobere Spacergeflecht aufgebracht wird. Es schlieBt sich 
das Aufbringen der auswaschbaren Zwischenschicht (zum 
Beispiel Polyvinylalkohol) an. Nach einer optionalen Trock- 
nungsstrecke, wobei die gezielte Schrumpfung zur Oberflii- 
chenvergroBerung genutzt werden kann, wird die Ionentau- 
schermembran in Form einer Polymerlosung mit einer Diise 
aufgebracht und anschlieBend in einer Trocknungsstrecke 
das Losungsmittel ausgetrieben. Soli die Ionentauscher- 
membran eine bipolare Membran sein, folgt der ersten 
Membranbeschichtung eine weitere Beschichtung in Form 
einer Polymerlosung, wobei dieses Polymer die entgegenge- 
setzte Ladung wie die erste Membranschicht aufweist. Das 
Losungsmittel wird in einer zusatzlichen Trocknungsstrecke 
ausgetrieben. 

Im nachsten Verfahrens schritt wird das grobe Spacerge- 
flecht und die AuBenelektrode in Form von Kohlefasern 
und/oder Metalldrahten um die Hohlfaser geflochten. Wird 
die tubulare Ionentauschermembran in einem Modul mit 
Sammelelektrode eingesetzt, entfallen die beiden letzten 
Flechtschritte. Die losliche Zwischenschicht im Spacer zwi- 
schen Innenelektrode und Ionentauschermembran" wird vor 
der Modulherstellung oder vor der Inbetriebnahme der tubu- 
laren Ionentauschermembran herausgewaschen. 

Beispiel 4 

Einsatz einer Ionentauschermembran 

Die Ionentauschermembran kann zum Beispiel zur Ent- 
salzung von ProzeB- und Abwassern eingesetzt werden. 
Beim Einsatz von bipolaren Ionentauschermembranen ist 
auch die Erzeugung von Laugen und Sauren aus den ent- 
sprechenden Salzen moglich, beispielsweise die Gewinnung 
von Milchsauren und Calciumhydroxid aus Lactat. 

Patentanspriiche 

1. Tubularer Verbund (1) aus einem Geflecht (3) aus 
Biindeln und/oder Drahten eines Eiektronen-leitenden 
Materials und einer dariiber angeordneten Schicht (5) 
eines Ionen-leitenden Materials. 

2. Tubularer Verbund nach Anspruch 1, wobei der tu- 
bulare Verbund (1) als Brennstoffzellenelement ausgc- 
fuhrt ist und sowohl zwischen dem Geflecht (3) aus 
Biindeln oder Drahten eines Eiektronen-leitenden Ma- 
terials und der Schicht (5) eines Ionen-leitenden Mate- 
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- rials-als-auch-uber der Schicht-(5)-des Ionen i ieitenden- 
Materials jeweils mindestens eine Katalysatorschicht 
(7, 9) angeordnet ist und wobei die nach auBen orien- 
rierte Karalysatorschicht (9) von einem weiteren Ge- 
flechts (11) aus Bundeln und/oder Drahten eines Eiek- 5 
tronen-ieitenden Materials uberdeckt ist. 

3. Tubularer Verbund nach Anspruch 2, wobei die je- 
weils mindestens eine Katalysatorschicht (7, 9) ein 
Oder mehrere Elemente der VTTT Nebengruppe des 
PSE, gegebenenfalls zusammen mit Aktivkohle oder io 
Graphitpulver enthalt. 

4. Tubularer Verbund nach einem der Anspriiche 2 
oder 3, wobei die mindestens eine Katalysatorschicht 
(7, 9) Hydrophobierungszusatze und/oder Protonenlei- 
termaterialzusatze umfafit. 15 

5. Tubularer Verbund nach Anspruch 1, wobei der tu- 
bulare Verbund (1) als Ionentauschermembran ausge- 
fiihrt ist. 

6. Tubularer Verbund nach Anspruch 5, wobei zwi- 
schen dem Geflecht (3) aus Bundeln und/oder Drahten 20 
eines Elektronen-leitenden Materials und der Schicht 
(5) eines Ionen-leitenden Materials ein ionenleitfahiger 
oder neutraler Spacer (13) angeordnet ist. 

7. Tubularer Verbund nach einem der Anspriiche 5 und 

6, wobei Qber der Schicht (5) eines Ionen-leitenden 25 
Materials ein weiterer Spacer (15) angeordnet ist, der 
von einem weiteren Geflecht (17) aus Bundeln und/ 
oder Drahten eines Elektronen-leitenden Materials 
uberdeckt ist 

8. Tubularer Verbund nach einem der Anspriiche 5 bis 30 

7, wobei der Spacer (13, 15) ein Geflecht aus elektrisch 
isolierenden oder Ionen-leitenden Fasem umfaBt. 

9. Tubularer Verbund nach einem der vorhergehenden 
Anspriiche, wobei das Elektronen-leitende Material ein 
Elektronen-leitendes Stiitzgewebe, insbesondere eine 35 
Elektrode, ist. 

10. Tubularer Verbund nach einem der vorhergehen- 
den Anspriiche, wobei die Bundel aus Kohlefasern auf- 
gebaut sind, insbesondere mit einem Durchmesser des 
Bundels von 0,2 bis 2 mm. 40 

11. Tubularer Verbund nach einem der vorhergehen- 
den Anspriiche, wobei die Drahte aus Metall sind oder 
dieses im wesentlichen enthalten. 

12. Tubularer Verbund nach einem der vorhergehen- 
den Anspriiche, wobei das Metall ein korrosionsstabi- 45 
les Metall oder eine korrosionsstabile Legierung ist. 

13. Tubularer Verbund nach einem der vorhergehen- 
den Anspriiche, wobei die Kohlefasern und/oder 
Drahte einen Durchmesser von 10 bis 150 jam aufwei- 
sen, 50 

14. Tubularer Verbund nach einem der vorhergehen- 
den Anspriiche, wobei der tubulare Verbund ein 
Schlauch mit einem Innendurchmesser von 0,2 bis 
2 mm ist. 

15. Tubularer Verbund nach einem der vorhergehen- 55 
den Anspriiche, wobei das Ionen-leitende Material als 
Membran ausgefuhrt ist. 

16. Tubularer Verbund nach einem der vorhergehen- 
den Anspriiche, wobei das Ionen-leitende Material aus 
der Gruppe der sulfonierten aromatischen Polyetheret- 60 
herketone oder Nafion® oder anderer anionischer Po- 
ly arylether besteht. 

17. Modul (50) aus einem Rahmen (52) und einer 
Vielzahl von in dem Rahmen (52) parallel und langs zu 
der Langsachsc des Rahmcns (52) angcordnctcn tubu- 65 
laren Verbunden (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 
15. 

18. Modul nach dem vorhergehenden Anspruch, wo- 
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- bei in derrTRahmen (52)"tubulare^ Verbunde Enthalten 
sind, die elektrisch parallel geschaltet sind. 

19. Modul nach einem der vorhergehenden Ansprii- 
che, wobei die tubularen Verbunde (1) im Rahmen (52) 
in einer Matrix (54) angeordnet sind und die einzelnen 
Rahmen elektrisch in Reihe geschaltet sind. 

20. Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung eines 
tubularen Verbundes, insbesondere nach einem der 
vorhergehenden Anspriiche, wobei BUndel und/oder 
Drahte eines Elektronen-leitenden Materials zu einem 
Schlauch aus einem Geflecht dieses Elektronenleiten- 
den Materials geflochten werden und anschlieBend auf 
die dem Lumen des Schlauches abgewandte AuBen- 
seite des Geflechts ein Ionen-leitendes Materials aufge- 
bracht und gegebenenfalls getrocknet wird. 

21. Verfahren nach Anspruch 20 zur Herstellung eines 
als Brennstoffzellenelement ausgefiihrten tubularen 
Verbundes, wobei sowohl nach dem Flcchtcn des 
Schlauches als auch nach dem Aufbringen des Ionen- 
leitenden Materials jeweils mindestens eine Katalysa- 
torschicht aufgebracht und gegebenenfalls getrocknet 
sowie anschlieBend auf die nach auBen orientierte Ka- 
talysatorschicht ein weiteres Geflecht aus Btindeln und/ 
oder Drahten eines Elektronen-leitenden Materials auf- 
gebracht wird, vorzugsweise durch Flechten von Koh- 
lefaserbundeln und/oder Metalldrahten. 

22. Verfahren nach Anspruch 20 zur Herstellung eines 
als Ionentauschermembran ausgefiihrten tubularen 
Verbundes, wobei Bundel und/oder Drahte eines Elek- 
tronenleitenden Materials zu einem Schlauch aus ei- 
nem Geflecht dieses Elektronen-leitenden Materials 
geflochten werden, anschlieBend ein Geflecht aus elek- 
trisch isolierenden oder Ionen-leitenden Fasern als 
Spacer, eine Zwischenschicht aus einem leicht aus- 
waschbaren Material und auf diese eine Schicht eines 
Ionen-leitenden Materials aufgebracht wird. 

23. Verfahren nach Anspruch 22, wobei die Zwischen- 
schicht aus einem leicht auswaschbaren Material eine 
PVA(Poly vinylalkohol)-Schicht ist. 

24. Verfahren nach einem der Anspriiche 22 oder 23, 
wobei auf die Schicht des Ionen-leitenden Materials 
ein weiteres Geflecht aus elektrisch isolierenden oder 
Ionen-leitenden Fasern als Spacer und anschlieBend 
eine weitere Schicht eines Eiektronenleitenden Materi- 
als aufgebracht wird. 

25. Verfahren nach einem der Anspriiche 22 bis 24, 
wobei die Zwischenschicht aus einem leicht auswasch- 
baren Material nach Herstellung des tubularen Verbun- 
des oder nach dem Zusammenfugen der Einzelhohifa- 
sera zu einem Modul ausgewaschen wird. 
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